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Date du depot international (jour/mots/annee) 
24 juin 1999 (24.06.99) 


Date de priorite (jour/mois/annee) 
25 juin 1998 (25.06.98) 


Deposant 
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1. II est notifie par la presents qu'a la date indiquee ci-dessus comme date d'expedition de cet avis, le Bureau international a 
communique, comme le prevoit ('article 20, la demande internationale aux offices designes suivants: 

CN,EPJP,KR,US 



Conformement a la regie 47.1.c), troisieme phrase, ces offices acceptent le present avis comme preuve determinante 
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offices) a compter de la date de priorite, la demande d*examen prellminaire international doit etre presentee a 
I'admintstration competente chargee de I'examen prellminaire international avant I'expiration d'un delai de 19 mois a 
compter de la date de priorite. 

11 appartient exclusivement au deposant de vetller au respect du d6lat de 19 mois. 

II est a noter que seul un deposant qui est ressortissant d'un Etat contractant du PCT lie par le chapitre II ou qui y a son 
domicile peut presenter une demande d'examen prellminaire international. 

RAPPEL CONCERNANT L'OUVERTURE DE LA PHASE NATIONALE (article 22 ou 39.1)) 

Si le deposant souhaite que la demande internationale precede en phase nationale. il doit, dans le d§lai de 20 mois ou 
de 30 mois, ou plus pour ce qui concerne certains offices, accomplir les actes mentionnes dans ces dispositions aupres 
de chaque office designe ou elu. 

Pour d'autres informations importantes concernant les delais et les actes a accomplir pour I'ouverture de la phase 
nationale, voir I'annexe du formulaire PCT/IB/301 (Notification de la reception de Texemplaire original) et le volume II 
du Guide du deposant du PCT. 
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POUR SUITE ^'^''^ notification de transmission du rapport de recherche internationale 
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Demande internationale n'* 

PCT/FR 99/01524 


Date du depdt international (^'otir/mo/s/an/ieej 

24/06/1999 


(Date de priorite (la plus ancienne) 
(jour/mois/annee) 

25/06/1998 


Deposant 
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Le present rapport de recherche internationale, etabli par I'ad ministration charg6e de la recherche internationale, est transmis au 
deposant conform^ment h I'article 18. Une copie en est transmise au Bureau international. 

Ce rapport de recherche internationale comprend 3 feuilles. 

[X] it est aussi accompagne d'une copie de chaque document relatif k I'^tat de la technique qui y est cit6. 



1 . Base du rapport 

a. En ce qui concerne la langue, la recherche internationale a 6t6 effectu^e sur la base de la demande Internationale dans la 
langue dans laquelle elle a ^t^ d^pos^e, sauf indication contraire donnee sous le meme point. 



□ 



la recherche internationale a et^ effectu^e sur la base d'une traduction de ia demande internationale remise k ('administration. 



b. En ce qui concerne les sequences de nucl^tides ou d'acides amines divulguees dans la demande internationale (le cas echeant) 
la recherche internationale a 6te effectuee sur la base du listage des sequences : 
I I contenu dans la demande internationale, sous forme 6crlte. 

d^posee avec la demande internationale, sous forme dechiffrable par ordinateur. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



□ 
□ 



remis ult6rieurement k I'administration, sous forme 6crite. 

remis ult^rieurement k {'administration, sous forme dechiffrable par ordinateur. 

La declaration, selon laquelle le listage des sequences presente par 6crit et fourni ult6rieurement ne vas pas au-del^ de la 
divulgation faite dans la demande telle que deposee, a et^ fournie. 

La declaration, selon laquelle les informations enregistrees sous forme dechiffrable par ordinateur sont identiques k celles 
du listage des sequences presents par ecrit, a ete fournie. 

II a ete estime que certaines revendications ne pouvaient pas faire t'objet d*une recherche (voir te cadre I). 
II y a absence d'unlte de rinvention (voir ie cadre II). 



4. En ce qui concerne le titre, 

pT] le texte est approuve tel qu'il a ete remis par le deposant. 

I I Le texte a ete etabli par radministration et a la teneur suivante: 



5. En ce qui concerne Tabreg^, 

le texte est approuve tel qu'il a ete remis par le deposant 

□ le texte (reproduit dans le cadre III) a ete etabli par radministration conformement k la regie 38.2b). Le deposant peut 
presenter des observations k radministration dans un d61ai d'un mois k compter de la date d'expedition du present rapport 
de recherche internationale. 

6. La figure des dessins k publier avec I'abrege est la Figure n** 



I I suggeree par le deposant. Q Aucune des figures 

□ . , ^ ^ ^ ^ n'est k publier. 

parce que le deposant n'a pas suggere de figure. 

I I parce que cette figure caracterise mieux I'invention. 
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sous-produits lourds notamment d'oligomeres d*acide amino-carboxylique. Pour eviter cet inconvenient, il a maintenant 6t6 trouv6 un 
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PRQCgPE DE VAPORISATION D'AMINONITRILE 



La pr6s nte invention conceme la vaporisation d'aminonrtrile et d'eau dans des 
conditions limitant ou 6iiminant la fonmation de sous-produits lourds notamment 
d'oiigom^res d'actde amino-cart)oxylique. 

La reaction entre un aminonitrile et I'eau conduit d la formation de lactame. 
en particulier du caprolactame dans le cas de la mise en oeuvre d'amino-6 capronitrile. 

Cette reaction peut dtre r^alis^ en phase liquide d chaud et sous une pression 
6iev6e. Elle peut ^alement dtre effectu^ en phase vapeur. Pour ce deuxt^me mode de 
realisation, il est done nScessaire de transformer raminonitrile et Teau a T^tat de vapeur. 
A titre d*exemples de realisation hydrolyse d*aminonitrile en phase vapeur, 
on peut se r6f6rer notamment au brevet EP-A-0 659 741 et a la demande intemationate 
WO-A.96/22974. 

Le choix du mode de vaporisation de raminonitrile et de Teau n'est pas trivial. 
En effet, il peut &tre envisage de rdaliser un melange liquide eau/aminonitrile, 
puis de chauffer ce melange d une temperature suffisante pour vaporiser les deux 
constituants. On observe alors la formation de composes lourds ^ fonction amide ou 
acide cart>oxylique salifi^e (oligomeres). Ces composes sont susceptibles de se fixer au 
moins en partie sur le catalyseur et ainsi de diminuer sa dur^e de vie. D'autre part, 
lis se d^posent dans I'appareillage et Tencrassent. Cela n6cessite le nettoyage 
p6riodique dudit appareillage. done rarr§t de I'installation de mani^re relativement 
fr^quente, avec toutes les consequences economiques que fan imagine. 

Une autre technique envisageable serait de vaporiser s^par^ment les flux 
Raminonitrile et d'eau. il a ete constate par la Demanderesse qu'aux temperatures 
necessaires pour vaporiser raminonitrile. celui-ci se degrade en proportions non 
negltgeables, pour donner un compose de type amidine ou -^lyamidine (condensation de 
ptusieurs molecules d'aminonitrile avec elimination d'ammoniac). 

Pour eviter ces differents inconvenients, il a maintenant ete trouve un proced ' de 
vaporisation Raminonitrile et d'eau. caracterise en ce que Teau a retat de vapeur sert de 
gaz vecteur pour cette vaporisation. 

La degradation de raminonitrile depend de la temperature d'evaporation et du 
temps de sejour du liquide pendant son evaporation. Ainsi dans le procede de I'invention, 
le temps de sejour du liquide est minimise par la technologie de revaporateur, et Teau d 
retat de vapeur diminue la pression partielie de raminonitrile, 
ce qui abaisse sa temperature ^evaporation. 

Le rapport molaire eau/aminonitril peut varier tres largem nt dans le proced ' de 
rinvention. II depend ess ntieliement du precede d'hydrolyse cydisante dans lequel I s 
reactffs seront engages. Ce rapport molaire entre I'eau et raminonitril engages se situe 
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habituellement entre 0,5 et 100 et d pr'ference entre 1 et 20. La valeur superieure de ce 
rapport n'est pas critique pour Tinvention, mais des rapports plus eleves n'ont guere 
d'interet pour ia reaction d'tiydrolyse, pour des questions economiques. 

De maniere generate, la vapeur d'eau sera a une temperature de 120^*0 a 600**C 
5 et de preference de 200X a SSO^'C. 

Laminonitrile sera generalement mis en oeuvre a une temperature de 20*C a 
300*C, De preference, cette temperature sera de 100X a 250*C. 

Le melange aminonitrile/vapeur d'eau est porte rapidement dans un echangeur 
thermique, a une temperature ou la vaporisation du melange est totale. 
10 Cette temperature peut etre le cas echeant celle a laquelle sera realisee la 

reaction entre Taminonitrile et Teau. Une telle temperature de reaction se situe 
habituellement entre 200*^0 et 450**C et de preference entre 250X et 40G*'C. 

La pression absolue a laquelle est realisee la vaporisation de Taminonitrile est 
generalement de 0 J a 3 bar. 
15 L'aminonitrile utilise dans le precede de I'invention est plus particulierement un 

aminonitrile aliphatique. lineaire ou ramifie, ayant de 3 a 12 atomes de carbone. 

A titre d'exemples, on peut citer plus particulierement les aminonitriles 
aliphatiques provenant de Thydrogenation en fonction amine primaire d'une des deux 
fonctions nitriles des dinitriles tels que Tadiponitrile, le methylglutaronitrile, 
20 rethylsuccinonitrile, 

le dimethylsuccinonitrile, le malononitrile, le succinonitrile, le glutaronitrile, 
le dodecanedinitriie. 

L'aminonitrile le plus important est ramino-6 capronitrile dont Thydrolyse cyclisante 
conduit au caprolactame, dont la polymerisation fournit le polyamide 6. 
25 Par commodite, dans ce qui suit, on pourra se referer plus particulierement a 

ra:. .ino-6 capronitrile (ou ACN). 

La mise en oeuvre du procede est realisee a Taide d'un systeme sans retention de 

liquide. 

Les technologies qui peuvent etre retenues pour limiter le temps de sejour du 
30 produit en phase liquide pendant Tevaporation sont de deux types : 

- evaporation en film de Taminonitrite sur une surface chauffee, 

- evaporation d'un brouillard d'aminonitrile au moins partiellement liquide dans la vapeur 
d'eau surchauffee; dans ce cas les contacts liquide/paroi chaude sont remplaces par un 
contact gaz/gouttes de liquide. 

35 Dans le cas d'une evaporation en film sur une surface chauffee, la chaleur 

necessaire a I'evaporation est amenee d'une part par la chaleur sensible de la vapeur et 
de Taminonitrile et d'autre part par transfert de chaleur au travers de la surface 
d'evaporation. L'evaporateur est du type evaporateur a film tombant. 
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La distribution du liquide sur les tubes de Tevaporateur peut se faire seion les 
systemes de distribution generaiement utilises dans ce type de technoiogie : 
- alimentation de I'aminonitrile au nr.oins partiellement liquide sur la plaque tubulaire. 
puis distribution de cet aminonitrile dans chaque tube, 
5 • distribution de raminonitrile au moins partiellement liquide dans chaque tube par 
pulverisation en brouillard de ce dernier au dessus de la plaque tubulaire ; 
cette technoiogie presente par rapport a la precedente I'avantage de dtminuer encore le 
temps de sejour en phase liquide a haute temperature ; la pulverisation du liquide peut se 
faire par Tintemnediaire d'une buse alimentee par le liquide uniquement ou mieux par une 
!0 buse alimentee simultanement par le liquide et la vapeur d'eau. 

Dans le cas d'une evaporation en brouillard par contact gaz/gduttes de liquide. 
la chaleur est totalement apportee par la chaleur sensible des deux constituents, 
raminonitrile au moins partiellement en phase liquide et Teau en phase vapeur. 

La temperature de la vapeur d'eau et celle de I'aminonitrile au moins partiellement 
15 liquide sont choisies de telle fa?on que le brouillard obtenu soit a une temperature egale 
ou superieure au point de rosee du melange eau/aminonitrile constituant ledit brouillard. 
Le point de rosee depend bien evidemment du rapport eau/aminonitrile et est facilement 
detemiine pour le rapport choisi. 

Ainsi, a titre d*exemple, a pression atmospherique, le point de rosee est de 180X 
20 pour un rapport molaire eau/amino-6 capronitrile (ACN) de 4, de 110*'C pour un rapport 
molaire eau/ACN de 56, de 210"C pour un rapport eau/ACN de 1 et de 230"C pour I'ACN 
pur. 

Cette evaporation en brouillard par contact gaz/gouttes de liquide peut etre 
monoetagee ou multietagee. Dans le cas ou Tevaporation est monoetagee. 

25 la temperature de I'aminonitrile et de la vapeur d'eau sont telles que la vaporisation du 
liquide peut etre totale ou partielle. Si I'evaporation est multietagee, le flux d'amir ^nitrite, 
prechauffe a 230**C, par exemple, est subdivise en plusieurs parties, trois ou quatre ; 
la premiere partie de ce liquide est melangee a la vapeur d*eau surchauffee, a 300*'C par 
exemple, de telle maniere que la totalite du liquide se vaporise, la temperature du 

30 melange baissant simultanement aux environs du point de rosee du fait de la 

vaporisation. Le melange a I'etat vapeur est ensuite surchauffe, a 300X par exemple. 
puis remelange a la seconde partie du liquide qui se vaporise a son tour; le processus est 
repete autant de fois que necessaire pour obtenir la vaporisation totale du liquide. Dans 
ce precede, le brouillard de liquide est genere a chaque etage par des buses de 

35 pulverisation, le melange etant ensuite realise dans un volume suffisant pour assurer la 
vaporisation totale du liquide. 
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Le systeme de vaporisation de I'aminonitrile sera choisi de preference de telle 
fa? on que la duree de presence d'aminonitriie liquide dans ledit systeme, comprenant le 
prechauffage dudit aminonitrile, soit inferieur ou egal a une minute, preferentiellement 
inferieur ou egal a 5 secondes. 

Les exemples qui suivent illustrent la presente invention. 

EXEMPLE 1 

200 g/h d*amino-6 capronitrile (ACN) prechauffe a 230X et 129 g/h de vapeur 
d'eau a 300*'C sont injectes au travers d'une buse de 1 mm. 

Le brouillard ainsi forme est vaporise, puis surchauffe a 300*C a I'aide d'un 
echangeur, avant d'aiimenter un reacteur d'hydrolyse contenant 162 g d'alumine, 
ledit reacteur etant maintenu a 300X. 

Sur plus de 400 h de fonctionnement. aucun encrassement du reacteur, ni aucune 
diminution de I'activite catalytique (mesuree par le taux de transformation de TACN a 
debit constant egal a 99 %) n'ont ete constates. 

ESSAI COMPARATIF 1 

329 g/h d*un melange ACN/eau a 61 % en poids d'ACN sont alimentes dans un 
evaporateur de 200 ml chauffe a 300*0. 

Le melange gazeux sortant de I'evaporateur est envoye dans un reacteur 
d'hydrolyse contenant 162 g d'alumine, ledit reacteur etant maintenu a 300**C. 

L'essai est arrete apres 172 h de fonctionnement. Pendant cette periode, le taux 
de transformation de I'ACN est passe de 99 % a 95 %. 

Apres demontage de Tappareillage, on constate la presence d'un solide 
(polyamide 6) a i'interieur de I'evaporateur, ainsi qu'a I'entree du reacteur d'hydrolyse 
(25 % de la hauteur du contenu dudit reacteur sont pris en masse). 
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REVENDICATIQNS 

1 - Precede de vaporisation d'aminonitrile et d'eau, caracterise en ce que I'eau a 
I'etat de vapeur sert de gaz vecteur pour la vaporisation. 

2 - Procede selon la revendication 1, caracterise en ce que la vapeur d'eau est 
mise en oeuvre a une temperature de 120'C a 600'*C et de preference de 200**C a 
550°C. 

3 - Procede selon Tune des revendications 1 ou 2. caracterise en ce que 
raminonitrile est mis en oeuvre a une temperature de 20X a 300'C et de preference de 
100"C a 250X- 

4 - Procede selon Tune des revendications 1 a 3 caracterise en ce que le melange 
d'aminonitrile dans la vapeur d'eau obtenu est porte rapidement dans un echangeur 
thermique. a une temperature ou la vaporisation du melange est totale. 

5 - Procede selon Tune des revendications 1 a 4 caracterise en ce que le melange 
d'aminonitrile dans la vapeur d'eau obtenu est porte a la temperature de reaction entre 
I'aminonitrile et Teau, de preference a une temperature de 200''C a 450**C et plus 
preferentiellement de 250**C a 400X. 

6 - Procede selon Tune des revendications 1 a 5, caracterise en ce que 
raminonitrile est un aminonitriie aliphatique. lineaire ou ramifie, ayant de 3 a 12 atomes 
de carbone. 

7 - Procede selon Tune des revendications 1 a 6. caracterise en ce que 
raminonitrile provient de I'hydrogenation en fonction amine primaire de Tune des deux 
fonctions nitrites d'un dinitrile choisi parmi I'adiponitrile, le methylglutaronitrile. 
Tethyisuccinonitrile, le dimethylsuccinonitrile, le malononitrile, le succinonitrile, 

le glutaronitrile, le dodecanedinitrile et est de preference ramino-6 capronitrile. 

8 - Procede selon Tune des revendications 1 a 7. caracterise en ce que la 
vaporisation de raminonitrile est realisee sous une pression absotue de 0,1 a 3 bar. 

9 - Procede selon rune des revendications 1 a 8, caracterise en ce qu'il est mis en 
oeuvre avec un systeme sans retention de liquide. 
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10 - Precede selon la revendication 9, caracterise en ce que Ton utilise Tune des 
technologies suivantes : 

- evaporation en film de raminonitrile sur une surface chauffee, dans un evaporateur de 
type film tombant ; 

- evaporation d'un brouillard d'aminonitrile au moins partiellement liquide dans la vapeur 
d'eau surchauffee. 

1 1 - Precede selon ia revendication 10, caracterise en ce que la distribution de 
raminonitrile sur les tubes que comporte Tevaporateur a film tombant est effectuee par : 

- alimentation de raminonitrile au moins partiellement liquide sur la plaque 
tubuiaire, puis distribution de cet aminonitrile dans chaque tube, 

- distribution de raminonitrile au moins partiellement liquide dans chaque tube par 
pulverisation en brouillard de ce demier au dessus de la plaque tubuiaire. 

12 - Precede selon la revendication 10. caracterise en ce que I'evaporation d'un 
brouillard d'aminonitrile au moins partiellement liquide dans la vapeur d'eau surchauffee 
est monoetagee ou multietagee. 

13 - Precede selon Tune des revendications 1 a 12, caracterise en ce que le 
systeme de vaporisation de raminonitrile est choisi de telle fa?on que la duree de 
presence d'aminonitrile liquide dans ledit systeme soit inferieur ou egal a une minute, 
preferentiellement inferieur ou egal a 5 secondes. 
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V. Declaration motivee selon Tarticle 35(2) quant a la nouveaute, Tactivite inventive et la possibilite 
d'application industrielte; citations et explications a i'appui de cette declaration 

1. Declaration 

Nouveaute Oui : Revendications 1-13 



Non 
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Activite inventive 
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Possibilite d'application industrielle Oui 

Non 



Revendications 
Revendications 



1 



13 



Formulaire PCT/IPEA/409 (cadres l-VIII, feuille 1) (janvier 1994) 



RAPPORT D'EXAMEN 
PRELIMINAIRE INTERNATIONAL 



Demande Internationale n" PCT/FR99/01 524 



2. Citations et explications 
voir feuille separee 

Vt. Certain documents cites 

1. Certains docunnents publies (regie 70.10) 
et / ou 

2. Divulgations non ecrites (regie 70.9) 
voir f uille separee 



Formulaire PCT/IPEA/409 (cadres I-VIII, feuille 2) Ganvier 1994) 



RAPPORT D'EXAMEN Demande intemationale n° PCT/FR99/01524 

PRELIMINAIRE INTERNATIONAL - FEUILLE SEPAREE 



POINT V 



II est fait 


reference aux documents suivantes: 


D1 


WO 96 22974 A cite dans la demande 


D2 


DE 19 44 910 A 


D3 


EP-A-0 151 440 


D4 


US-A-4 628 085 


D5 


EP-A-0 659 741 cite dans la demande 


D6 


FR-A-2 755 132 



NOUVEAUTE 

L'objet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D1 en ce que 
I'aminonitrile et I'eau sont melange, vaporise et surchauffes avant d'alimenter le 
reacteur ou le precede d'hydrolyse cyclisant prend place, et que la vapeur d'eau sert de 
gaz vecteur pour cette vaporisation. 

L'objet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D2 et D3 en 
ce que dans le procede de cyclisation a lactame un aminonitrile est utilise comme 
reactant a la place de I'acide ou de I'amide correspondant. 

L'objet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D4 et D5 en 
ce que dans le procede de cyclisation a lactame le catalyseur utilise est une u^lumine. 

L'objet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D6 en ce qu'il 
ne concerne pas un procede de traitement d'un lactame resultant d'un procede 
d'hydrolyse cyclisante. 

L'objet de la presente demande est done conforme a I'article 32(2) PCT. 
ACTIVITE INVENTIVE 

Le probleme que se propose de resoudre la present application est considere comme 
etant la limitation de la formation de sous-produit lourdes lorsque de la vaporisation 
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d'aminonitrile e d'eau. 

Ledit probleme a ete resolue, comme le montrent I'exemple 1 et I'essai comparatif 1 de 
page 4. 

D1 est considere comme etant I'etat de la technique le plus proche de I'objet de la 
presente demande et decrit un precede de preparation de lactame par reaction en 
phase vapeur d'un aminonitrile aliphatique avec de I'eau, en presence d'une alumine 
comme catalyseur. 

Aucun des susmentionnes documents releve d'un precede de vaporisation de 
I'aminonitrile dans lequel I'eau a I'etat de vapeur sert de gaz vecteur pour cette 
vaporisation. 

La solution du probleme proposee par la presente demande est par consequent 
consideree comme impliquant une activite inventive (article 33(3) PCT). 

APPLICATION INDUSTRIELLE 

L'objet de la presente demande est susceptible d'application industrielle (article 34(4) 
a) i) PCT). 

ITEM VI 

Certains documents publies (regie 70.10): WO 98 37063 
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, sheets, including this cover sheet. 



This report is also accompanied by ANNEXES, i.e., sheets of the description, claims and/or drawings which have 
been amended and are the basis for this report and/or sheets containing rectifications made before this Authority 
(see Rule 70,16 and Section 607 of the Administrative Instructions under the PCT). 



These annexes consist of a total of 



. sheets. 



This report contains indications relating to the following items: 
I [X3 Basis of the report 
Priority 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
Lack of unity of invention 

Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 

Certain documents cited 

Certain defects in the international application 

Certain observations on the intemational application 
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International application No. 

PCT/FR99/01524 



I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of {Replacement sheets which have been Jumished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

[ I the international application as originally filed. 

the description, pages \^ , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims. 



Nos. 
Nos, 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-13 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



the drawings, 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I I the description, pages 

I 1 the claims, Nos. 



I I the drawings, sheets/fig 



^ I I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
' — to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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V. 


Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 


1 . 


Statement 






Novelty (N) Claims 1 


-13 YES 




Claims 


NO 




Inventive step (IS) Claims ^ 


- 1 3 YES 




Claims 


NO 




Industrial applicability (lA) Claims ^ 


" ^ 3 YES 




Claims 


NO 


2. 


Citations and explanations 






Reference is made to the following documents: 




Dl: WO-A-96/22974, cited in the application 




D2: DE-A-19 44 910 






D3: EP-A-0 151 440 






D4: US-A-4 628 085 






D5: EP-A-0 659 741, cited in the application 




D6: FR-A-2 755 132 






NOVELTY 






The subject matter of the present application differs from 




that described in Dl mainly in that aminonitrile and water 




are mixed, vaporised and superheated prior to being fed to 




the reactor where the cyclisation hydrolysis takes place. 




and in that the water steam is used as a 


carrier gas for 




said vaporisation . 






The subject matter of the present application differs from 




that described in D2 and D3 mainly in that an aminonitrile 




is used as a reactant instead of the corresponding acid or 




amide in the lactam cyclisation method. 






The subject matter of the present application differs from 
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that described in D4 and D5 mainly in that an alumina is 
used as a catalyst in the lactam cyclisation method, 

The subject matter of the present application differs from 
that described in D6 in that it does not relate to a 
method for treating a lactam resulting from a cyclisation 
hydrolysis method. 



The subject matter of the present application therefore 
meets the requirements of PCT Article 33(2). 



INVENTIVE STEP 



The problem that the present application aims to solve is 
considered to be that of limiting the formation of heavy 
by-products when vaporising aminonitrile and water. 



Said problem has been solved, as is shown in Example 1 and 
comparative test 1 of page 4. 

Dl, which is considered to be the prior art closest to the 
subject matter of the present application, describes a 
method for preparing lactam by reacting, in vapour-phase, 
an aliphatic aminonitrile with water in the presence of an 
alumina as a catalyst. 



None of the above-mentioned documents discloses an 
aminonitrile vaporisation method wherein water steam acts 
as a carrier gas in said vaporisation. 

The solution to said problem, as proposed in the present 
application, is therefore considered to involve an 
inventive step (PCT Article 33(3)). 
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INDUSTRIAL APPLICABILITY 



The subject matter of the present application is 
industrially applicable (PCT Article 33(4)). 
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R^f^rence du dossier du ddposant ou du 
mandataire 



voir la notification de transmission du rapport d'examen 
POUR SUITE A DONNER prdllminair© international (formulaire PCT/lPEA/416) 



Demande intemationale n*" 
PCT/FR99/01524 



Date du d6pot international Qour/mois/ann6e) 
24/06/1999 



Date de priority (jour/mols/ann6e) 
25/06/1998 



Classification internationaJe des brevets (CIB) ou k la fois classification nationale et CIB 
C07D201/08 



D^posant 

RHODIA FIBER AND RESIN INTERMEDIATES et al. 



1 . Le present rapport d'examen prelinnlnaire international, etabli par I'administaration chargee de I'examen preliminaire 
international, est transmis au deposant conform enr^ent a I'article 36. 

2. Ce RAPPORT comprend 5 feutlles, y compris la presente feuille de couverture. 

□ tl est accompagne d'ANNEXES, c*est-a-dire de feuilles de la description, des revendications ou des dessins qui ont 
ete modifiees et qui servent de base au present rapport ou de feuilles contenant des rectifications faites aupres de 
{'administration chargee de I'examen preliminaire international (voir la regie 70.16 et I'instruction 607 des Instructions 
administratives du PCT). 

Ces annexes comprennent feuilles. 



3. Le present rapport contient des indications relatives aux points suivants: 

Base du rapport 
Priorite 

Absence de formulation d'opinion quant a la nouveaute, I'activite inventive et la possibllite 
d'application industrielle 

Absence d'unite de ('invention 

Declaration motivee selon Tarticle 35(2) quant a la nouveaute, I'activite Inventive et la possibility 
d'application industrielle; citations et explications a f'appui de cette declaration 

Certains documents cites 



1 




II 


□ 


III 


□ 


IV 


□ 


V 




VI 


El 


VII 


□ 


VIII 


□ 



Date de presentation de la demande d'examen preliminaire 
intemationale 

20/01/2000 



Date d'achdvement du present rapport 
13.04.2000 



Norn et adresse postale de {'administration chargee de 
I'examen preiimir>aire international: 
Office europ^en des brevets 

0-80298 Munich 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Fonctionnaire autorise 

Fanni, S 

N" de telephone +49 89 2399 871 2 
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I. Bas du rapport 

1 . Ce rapport a ete redige sur ta base des elements ci-apres {les feuilles de remplacement quiont ete remises a 
roffice recepteur en reponse a une invitation faite conformement a I'articfe 14 sont considerees, dans le present 
rapport, comme Initiatement deposees" et ne sont pas jointes en annexe au rapport puisqu'elles ne contiennent 
pas de modifications.) : 

D scription, pages: 

1-4 version initiale 

Revendications, N"*: 

1-13 version initiale 

2. Les modifications ont entraine I'annulation : 

□ de la description, pages : 

□ des revendications, n°* : 

□ des dessins, feuilles : 

3. □ Le present rapport a ete formule abstraction faite (de certaines) des modifications, qui ont ete considerees 

comme allant au-dela de {'expose de invention tel qu'il a ete depose, comme il est indique ci-apres 
(regie 70.2(c)) : 

4. Obsen/ations complementaires, le cas echeant : 



V. Declaration motivee selon I'article 35(2) quant a la nouveaute, i'activite Inventive et la possibilite 
d'application industrielle; citations et explications a I'appui de cette declaration 

1. Declaration 

Nouveaute Oui : Revendications 1-13 



Non 



Revendications 



Activite inventive 



Oui : 
Non 



Revendications 1-13 
Revendications 



Possibilite d'application industriell Oui 

Non 



Revendications 1-13 
Revendications 
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2. Citations et explications 
voir feuille separee 

VI. Certain documents cites 

1 . Certains documents publies (regie 70.10) 
et /ou 

2. Divulgations non ecrites (regie 70.9) 
V ir feuille separee 
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POINT V 

II est fait reference aux documents suivantes: 

D1 : WO 96 22974 A cite dans la demande 

D2: DE 19 44 910 A 

D3: EP-A-0 151 440 

D4: US-A-4 628 085 

D5: EP-A-0 659 741 cite dans la demande 

D6: FR-A-2 755 132 

NOUVEAUTE 

Uobjet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D1 en ce que 
Taminonitrile et Teau sont melange, vaporise et surchauffes avant d*alimenter le 
reacteur ou le precede d'hydrolyse cyclisant prend place, et que la vapeur d*eau sert de 
gaz vecteur pour cette vaporisation. 

Uobjet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D2 et D3 en 
ce que dans le precede de cyclisation a lactame un aminonitrile est utilise comme 
reactant a la place de Tacide ou de I'amide correspondant. 

Uobjet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D4 et D5 en 
ce que dans le precede de cyclisation a lactame le catalyseur utilise est une alumine. 

Uobjet de la presente demande differe principalement de celui decrit par D6 en ce qu'il 
ne concerne pas un precede de traitement d*un lactame resultant d*un precede 
d'hydrolyse cyclisante. 

Uobjet de la presente demande est done conforme a Tarticle 32(2) PCT. 
ACTIVITE INVENTIVE 

Le probleme que se propose de resoudre la present application est considere comme 
etant la limitation de la formation de sous-produit lourdes lorsque de la vaporisation 
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d'aminonitrile e d'eau. 

Ledit probleme a ete resolue, comme le montrent rexemple 1 et Tessai comparatif 1 de 
page 4. 

D1 est considere comme etant I'etat de la technique le plus proche de Tobjet de la 
presente demande et decrit un precede de preparation de lactame par reaction en 
phase vapeur d'un aminonitrile aliphatique avec de I'eau, en presence d'une alumine 
comme catalyseur. 

Aucun des susmentionnes documents releve d'un precede de vaporisation de 
I'aminonitrile dans lequel Teau a Tetat de vapeur sert de gaz vecteur pour cette 
vaporisation. 

La solution du probleme proposee par la presente demande est par consequent 
consideree comme impliquant une activite inventive (article 33(3) PCT). 

APPLICATION INDUSTRIELLE 

L'objet de la presente demande est susceptible d'application industrielle (article 34(4) 
a) i) PCT). 

ITEM VI 

Certains documents publies (regie 70.10): WO 98 37063 
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